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the author of doctoral dissertation (below: the written final work of studies), entitled:
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a) The written final work of studies is a result of my independent work.
b) The written final work of studies is a result of own work of more candidates and fulfils the conditions
determined by the Statute of UL for joint final works of studies and is a result of my independent work
in the required share.
under supervision of 
2. The printed form of the written final work of studies is identical to the electronic form of the written final
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3. I have acquired all the necessary permissions for the use of data and copyrighted works in the written final
work of studies and have clearly marked them in the written final work of studies.
4. I have acted in accordance with ethical principles during the preparation of the written final work of studies
and have, where necessary, obtained agreement of the ethics commission.
5. I give my consent to use of the electronic form of the written final work of studies for the detection of content
similarity with other works, using similarity detection software that is connected with the study information 
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6. I transfer to the UL – free of charge, non-exclusively, geographically and time-wise unlimited – the right of
saving the work in the electronic form, the right of reproduction, as well as the right of making the written final 
work of studies available to the public on the world wide web via the Repository of UL.
7. [for final work of studies, composed of articles, at 3rd cycle postgraduate studies] I have acquired from
publishers, to which I have previously exclusively transferred material copyright for articles, all the necessary 
permissions for the inclusion of articles in the printed and electronic forms of the dissertation. The permissions 
enable the UL – free of charge, non-exclusively, geographically and time-wise unlimited – to save the work in 
the electronic form and its reproduction as well as to make the dissertation available to the public on the world 
wide web via the Repository of UL. 
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Pij i j
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Method of Helton et al.
Free Gaussian-model (Free-GaMeS)
Constrained Gaussian-model (Core-GaMeS)
Poisson-model (PinS)
intrinsic
all data & detailed balance
physical constraints
discrete statistics
Empty-can (EC) extrinsic
  	
         
             
  !    "	#$ 	%#&   ﬁ () 
           
    ﬁ*      	+$   
          ,-) 
  .
/ ﬁ         (   
   		        /   
 ( - 0 ) ()  1  
       $   
       $      
         , 
    	# /      
 * $        
           
 $          2

/ ﬁ ()           
           
       $  
          3
          
        4  
ﬁ    A  35 
6 7      
()   $   *     
         $    
            
         
$ $      8 
/ ()   ﬀ      
      *     
	:.
  	 
 
0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8
E (meV)
10-1
100
101
102
103
104
105
106
'' +
 o
ffs
et
 (a
rb
. u
ni
ts
)
Poisson-model (PinS)
0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8
E (meV)
10-1
100
101
102
103
104
105
106
'' +
 o
ffs
et
 (a
rb
. u
ni
ts
)
Standard background subtraction (EC)
120 K
60 K
39 K
20 K
10 K
1.4 K
4 K
2.5 K
6 K
  	
          
        !	"# $ %  ﬀ
%   ' % ﬁ %     
   %
  %     )    !	*+ 	,*# -  	
.+
/        + 0    
%      /  -   + +
  %.      %  %
 -     ﬂ   
+  . ' +  ﬀ  /    
   /       /  
   +   +  /  /
     2  2 -  3		. '   + 
/        / / 
  4 /    %  -12 h.   
+  /   %    +    
 !	"# 5    %  
+  /       /  2
   +     /  %   /
    6        
     +    %
      + %     /  
    / 2
7       ﬁ      
          
%     %    $     
8         / 9
  -   	,   %/. $    /+
	:
  	
 
 	

   	


   	 
      
 	
  	  	  	 	 
  
		    	   	 		  		 	
       	
ﬁ	 
		 	 	 	 		
     	     
		  
  	ﬁ (q, ω)   	 
		  	 	 	  	

	  	  (q,±ω)     	  	    	       
   
	 
	        !   !
  	 	 	 
	 
	       " 		 	    	 	  	
 	 	 	 		   
 
 	   # $		 
      
 		  	    	  	    	   	 
	    	 	!	
     	 		 	 	
			
  
	
   
    
	        	 	 
	  	  
 	 	   	   
 	    
	
    		 	 	
  
 	      	 		
  	    		    		   
 
 	

%&%
  	 
 
10-1 100 101 102 103
Average neutron counts
100
101
,P
SUR
YH
PH
QW
DV
HI
IHF
WLY
HP
HD
VX
UHP
HQ
WWL
PH
n = 2,  T/E = (1 - 10) K/meV,  Signal:Bgd = 1:1
Free-GaMeS
Core-GaMeS
PinS
+HOWRQHWDO
ͳͺൈ
D
10-1 100 101 102 103
Average neutron counts
100
101
,P
SUR
YH
PH
QW
DV
HI
IHF
WLY
HP
HD
VX
UHP
HQ
WWL
PH
n = 10,  T/E = (1 - 10) K/meV,  Signal:Bgd = 1:1
Free-GaMeS
Core-GaMeS
PinS
+HOWRQHWDO
ͳ͵ൈ
E
  	
     ﬃ    
ﬁ      !" #$ # % ﬃ 
   ﬀ       
#    '  # χ′′  ( 
 # ) *     ﬃ #* * ( (
    *   ﬃ     +
   *     * ﬃ  % 
        '     
   *   n  + 
  *  ,  T/E  1  10KmeV−1   
 * $      #$  -- .    n
   n = 2   n = 10  ﬃ   *  
         # (  
/    0	1( 	
12 ) *     -3"  4"
   #  ﬃ    *( (
(  ' #  -    	5 % *-
     4"  -3"  ﬃ  
  /    0	1( 	
12  *     *   
       %   ﬁ
 6ﬁ   ' #   --
  7-#  0	82(  # ﬁ   
    -
	1
  
	


    	
 	   	
 	  	
 	 		   	
  	
 
   	 	 		 	  	 		    		  	

 
      		 	 	   	 		 	  !
	 " #	  	  	 	 	 		 
  	 $ #	
ﬁ 	 	&    !	' ( 		 
 &	
 	 	  		   (   	 		 &	

  &	  	)		    ﬁ	  *&	
 	
ﬁ   !	  	     	 +, 	 		
-	 	   	   	 	  
  	  	
  	  

  	
  
  	
  	 
 !	
  . +*/, 0*
   		 	1	 	 /			 (!
 	 		 "
     	  /			
( 	 		 			 +	 ,   		

 	 	   ﬀ			 3	 			
  	  
    	    	 .4 	
	   !	   	  x!	
  x.x+*/, 0*
  
 	 	  			   	  !	 4    	
x = 1 	    	 	  .  +5 , /	&	
 	
			
 	 	 	   !	   	 
	 	 	  		 	!	(&	 . 	 "  !
 		
 	 . 	  			   	   	 	
	
 	&	  	 	 	  			    	
  	  	!	(&	 . 	
  	 &	   	 
6
7		 	    	 	 	 	
 	 	   !
	   8 &	 &	 			   	 	
   		 	 	  			   	  	
"6
  	 

  	
        ﬀ 
       b!c "#    $     a!b   
%    b!c "#          &
'   '  &  %    # 
( )	*+  , ﬀ ,(-        P21/a  
  #
 a = 1.3061(1) nm$ b = 0.9870(1) nm$ c = 0.608 82(6) nm
 β = 103.607(2)  )	*+ . # ( )	*+
"#   $    # /'  "  
  "#  % "#    #  #
       #$ #" 
  01- #
% #            #
    "#   #   !  #&
2           #
   #&        #   
 3	4       #   6!9%  
# )	*+2     4-   "# 
%  "    #         
  "# $   #  1-    "# 
        )	*+
%            #    
      ﬀ    #$  
    # 5 $       
      # 6 #   1.2K  
# )	*$ 71+  #  6 #     
    6 #   dI  dII 8   39	
)	4+$ #     "   #     #
  )	7+ :"  #$   #  #
"    )  4+
     	
  
      
       ﬀ 
   
 	 !	   	 "  " " 

    
      
 
 

#$%& $%%'( )       	 
 
	 "
   
 "  ( )   !"
         
  ! 
 
 #$*'(
	*9
  	
  
  	
     
	   
	 		
   	

  x = 0 	
   	
      


  x
 	
  x = 0 	 
 
 

 	
   
 
  ! 	  7.5K "#$%&

      

 ' x 
 
  	
 '
 
  ﬁ 
 )	 *	 
	 x = 1 	+
   	
 xx 	
 
 
 	


 x = 1  '

  
 ,
 
 
' ﬁ	  '
x > 0.66 
 

ﬁ μ- .
+ %+/ "##& 
 
 
0 	


 
 

   
  x = 1 
     .1.


 .
+ 2+3   *  	
 
 * 


  * 
ﬁ
   50mK   

   

 ".
+ 2+/& "#4&+
.
 2+35 ﬁ1ﬁ .1. 

 	  2
 15K  10mT 
  
'   x
 	
+ 6 	
 '   
    	   	

 
  	 '   	   .  . '

  
 $+3+#    1  

 ' x  
+
7 	
   
  7.5K 
  x = 0 
 	
*  3.5K 
  x = 0.6 	     '
 
 
ﬁ *	 x = 1 
 	  
 .  . ' 	
'   	 	 + 8 	 -+ "#4&+
7
* 	

 
 
  9 
 "#4 #2& 
  *	

  
 
	
  
   
   ﬀ
' 
 )	
*	 
	 
 	+ 6 
	 	
 




 
 
   ﬀ
' ;
 	  θCW = 79K  
#4$
  	 

ﬁ   	
   	 	 
	
 

	 	   g  2.20  	 	
 	  !   	
 "# 	 
	   		  		  J = 65K $	% &%'() 
   	
    	 
		  
	  

	 % * 
 
 	
  ﬁ 	 
		 
	      
	

 ++ " ,#  
  		 
	-	  ./ 
	
		-
0	 		 	
  
 		 	 1	     
	
   


 %
$	 &%'2 () 3  

		 	  1	 
 
	 4567. 	 
ﬁ   100mT ( )    	  	
   	
 	 
	
 
	 
	 	 	   		
 		  J = 65K (
 	   	) % 8 !	-*	

  
		 	  *	

    1.2K (
   	)  
 
	 	  	    
	
 
 (
 9% )  
 
   

		 	     
 
   0.5K  	 
 		
	  

		 	 ( )% () !	
   	 


		 	 ( 
 
)   	 
	ﬁ  	 

   	 		
 (
 	 
 
) 
	   	

(   	 	
) 	  	 
	ﬁ   
 


		 	 	  

 	 	 % :  9% %
8   

  
   

		 	  
	ﬁ 
	 1	  	 
	
	 	    	
 
	ﬁ    
  

		 	 	
 
 	  
 	
 $	% &%'()2  
  	
	 	   0.6K
  	
	 	  5  15K 	  
 		 
   % 8	
 	 	
 	  1	 
 	

  	 
  

	    	
	 
 
      
  
	 /	 
 	

 (
 	 	   	ﬁ 	  

 
	
)    

  1
	  
	
 	 	 
	   

 
	 $	 
 (
	
 ) 
	 		 

 	      	 	
 	
 
 

 	 
   	
 	 % 8    
    	
 
	
 J 
 
	
      ﬁ  

  
 	
 
	
 
     

	
     
   
     !"  !!#$
+
  	
  
  	 
     
   	   Z2 
      U(1)     	  !   "
 #
  $  "  %
&        " '
  
        	      "   
(   
   
           
   	 
       " '
 
       %
   	
   

)     '
          " 

$  *  %+,  	        *  %-, 	 
         "        % )
    
 "   "     '
 
    
   .  	  	  
   
    "  "        " 

$     /"% %
( 	          	
	 	  " 
  '
  
 ∼40  ∼200K *  %0,  	 "   ﬁ
 .  ﬁ  .  "  " 2  $ ﬀ   
  *  %-,	     " '
   "      
 " "   $   	     $   "        '

       "   $        
 "  2  $ ﬀ  " "  '
       	
     
          "   " 
*",        	  ﬁ ﬁ    .
ﬁ 
  "       '
    
 ﬀ	 	          ﬁ   
  * ",  *  %, %
    
 
 
 


&  	  	   $ 
    " 
  '
 
"  
$   
    4
 *564678, 
  
     '
  	    "  "   9   	
     " "    
   	  '
 %
:     	        	           #

  $  " 	  '
  
% )   
$           % % ;    "  564678
         
     
  " '

 	   "    
 Eg ∼ 4.2 eV  /"% %
<    '
     .  "  $   #


      =   
    t 
>  
   U % 7  $      .
  9    
U/W ∼ 1.4 "   $  	  W = 6t   
  % 5
   Eg = U − 2zt ∼ 4.2 eV ?% *0%,	  z = 4   
  "
 
     $  	  kBJ = 4t
2/U = 5.6meV ?% *0%0!,

  	 

   ﬁ	
  
  t = 0.08 eV 	
 U = 4.9 eV    	
   	      U ∼ 6 eV   

	
 	    
   
   !! " 	#
 U/W ∼ 10  1.4   $		  
 	
  % 	
	#    &    % 		 " 'ﬁ  
	  
$		 & 	   (
 	 
#   
     	
#   # 	
# 	#&  Eg ∼ 4.2 eV  ) *	  	 	
ﬀ* 	
#   Eg/kB ∼ 4.9 · 104K ∼ 750J   # 
#
  
    & *
 
  	 

   	
  	
 
	 	
	  	

" ,  	#	# 	   * - 	  )  ﬁ 	
 
 . /0 	 #	 		 .1%20 	   
 
     
	  
     "&
  
 	   1%2    34 5 	 6	
3*  !7 56888 9''	 5*	 :  	
  '&  	
	  
  

 *	   
    2   )
   &
#	  	 $		 $	.;05;  
 & 

   / <   
	# &	 	# 	 $	.;/05; "
     # &     		

  

	 2   ) =*	 # 
	 #& 
 1%2 	 
#& 
  615 	
 μ52 	     	 	 
	
 	 ! *& : 1%2  	 	   

	 * 	 1 	
   
 
		# 
   ﬁ

#
	 .=:>?0 *	 	  	  #	 
		# 	#   	
	 ﬂ	 . 	 A!0 " , 
		# 
 	  	
  
 
 &
#	   $		  &
#	 	 	& *
	 1/2 	
  
 	 ,	 
 
		# B
    ,

		# 	 

  	# 
 	
  &
#	   1%2
&    	ﬁ 1& 	# 
    	&

ﬀ	 	 1%2  	& 	 &
#	  A8     & ﬁ
 	& &
#	 			 	#     	*		 - 

     1%2 #	 & 	#  1%2  	& 	
 
    	 
  
   J = 180K 
    
	 
 Eg ∼ 3.3 eV    
	 
   
  !
	 t = 0.13 eV  U = 4.3 eV " 
 
 U 
  #$
%   
 
 U/W ∼ 5.6   
  
   
    #$
%    

  &
 
  U/W ∼ 1.4 !
 %       	 

 
 
 
    
    &
 
 
%    
   

   $ 
     '


	
 
 U ∼ 8 eV    (   
 
  

      
 
 %  ! " )
 

	 
 
  		   

 		
*
 
  
  
 % 

+ 
 #$
    
  U/W 
%     	  
	
  
) 
   , 
)
2.35T π/2 −
τ − π/2
10 s τ = 120 s
1
15.0 15.3 15.6
0
1
2
3
4
5
6
7
0.0 0.1 0.2
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
1.2
2.35 T
1.6 K
4 K
10 K
23 K
60 K
290 K
140 K
 
 
2 D
 N
M
R
 in
te
ns
ity
 (a
rb
. u
ni
ts
)
 (MHz)
 2.35 T
 4.69 T
 9.40 T
10 K
(b)
-K
N
M
R
 (
)
bulk
mol  (cm
3/mol Cu)
(a)
2.35T
νL = 15.35MHz
νQ = 0.087MHz
KNMR
∼10K
AkNMR = 68mT/μB
1 10 100
0.00
0.05
0.10
0.15
1 10 100
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
1.2
 
m
 (M
H
z)
T (K)
(b)
-K
N
M
R
 (
)
T (K)
2.35T
0.015 0.985
σ
σ∞
σm
σ∞
σ∞ ≈ σ(290K)
J
  	 

   	
  	
 	 	      	 		   

  ! "#
  	    $	  σm   %&
σm =
√
σ2 − σ2∞ %

     "	

' ( $	 	 	 	 	 $   )*+
 	  ( 	 $	  σm ∝ νL · Δ(Aχ)  νL   	
,	$ -! 	 Δ(Aχ)     -   -  	 .
ﬁ  	 A   	  χ 	  $ 
 01 2 3.	   	 ﬀ(  -  	 A
   5  - 	  	  	  	 
- 	  χ  	  - 	 		 $	6	

	  (	 	$ 	 $ !(	 $ 	 7      %
8  -  3.	 	 	 7 3    -  
!	$ 5	$ 	-$	 	    	 $	6	
ﬁ   (		 - 	  χ 	 $ 	 	 	 
$	  !	$..! 	  %# %#0 %9
2$	   : -   ( $	 	 
	 ( 	$	 	  	 	 	  -6  	 	.
   1.6K  	   $.$	   5 	
15K 	 		   ( $	   0.6 	 5K
   	
	 	
 
 ﬁ 	
  

			
;	( 5 	 .$	 	 )*+      < 
	 		 	 $	$ '  -$   	$ .
$	  	 -    	 (.(  ! π−t−π/2
 	 (		 	 t    .   ! = 
 .-! 	 $	$$ -  (.( $ 
     
  % >- ﬁ  	 $	6	 (
(   $ - .1    ! "9
?   @1 - 	 $	 ﬁ
 .ﬁ 		  	  $	  -  	
		 	 1/TNMR1  

 	 (	 		$	 	 - !	.- -    	 ﬂ	 .
$	 		 	  %#   	$	 	6  3.	
	( ∼200K ;(  ∼200K  		 	 	  ﬁ	 .
	 	   - (  	  % >  	$ $ 
 - 		 	 	  	(	 	   	  .
	 $	     
 	 	   -$  
   "#@
 	 -$ βNMR = 0.93(3) ∼ 1 	 $ $.
	  βNMR = 1    	  	 $  
βNMR = 0.53(3) 	 1.6K   	 	  - 		 	
> 	  -  	 A    !(	 < 
7    7 3    -  	  	 $	.
 βNMR = 1 $	 	  ( $	. 	
   	  - <   	 .(	   	 2 -	 	 .
%%
1.2 10 100 400
6
8
10
12
14
16
High-T
region
Mid-T
region
T (K)
1/
T 
N
M
R
1
 (s
-1
)
T (K)
 = 0.30(3)
5 K 15 K
10 100
0.5
0.6
0.7
0.8
0.9
1
 N
M
R
 
15.0 15.7 (MHz)
80 K
4.69T
η = 0.30(3)
βNMR
∼200 ∼40K
1/TNMR1 ∝ T η η = 0.30(3)
U(1)
1/TNMR1
Z2
η
  	 

   	
    T  J 	
          ﬁ
   ﬁ            
           ! 	"# "     $
ﬂ  $ &      '        
  ' 	
"(      & )   $  '
    '   *' 
+           $       
         $  , -   
 )     J     ﬀ  , '   
        ! /     ) $
      ' $ $ ω/kBT   '    
$   T         $  $ $ 0  
!   )
         0  
! 
         ' χ′′(ω) 	0 1"!  
 234 5   )    1/TNMR1   0 1 
!      
    '       $        
	
 "# " 6
χ′′(ω) ∝ T ζF
(
ω
kBT
)
1/TNMR1 ∝ T ζ+1ω−1L F
(
ωL
kBT
) 7#!
 ω      $ $ ﬂ  T     ωL ∝ B  
8     $ $  234     ﬁ $  B 	0 1#!
ζ    $  )   F        $
  	
  
	  	 	 
	 ﬁ
/ &        $ $ 0 7#!   $
*'          $     
                 
92+ )          $ *'    
$ 234 ) 92+ )  $   :;<=+ $
ﬂ     + +   2 + +92>    ?  +
9 <-1#@# A ?+9 +B  	
 /     
  Ei = 5.50meV              
     '         
                '
    $      	7#
/    $          &   '
       '        $  
' &  $         
 $ 12 h        0     $ 92+
       $       & $  $  
' ' 0 7#!       '     ' &
'              
   $    $  ' '  $   

7@
1.4K
χ′′(ω)
-1 0 1
0
2
4
6
0.0 0.5 1.0 1.5
0
1
2
3
4
120 K
60 K
40 K
20 K
10 K
6.0 K
4.0 K
2.5 K
1.4 K
 
 
S
(
) (
ar
b.
 u
ni
ts
)
 (meV)
(a) (b)
 
''(
) (
ar
b.
 u
ni
ts
)
 (meV)
S(ω) χ′′(ω)
q
3.5 nm−1 ≤ q ≤ 14 nm−1
z = ω/kBT
χ′′(ω) ∝ (ω/kBT )α α = 0.6(1) ∼40K
ζ = 0
F (z) = zα
1/TNMR1 ∝
(T/B)η η = 1 − α = 0.4(1) 1/TNMR1 ∝ T η
η = 0.30(3)
1/TNMR1 ∝ B−η
T = 40K
η = 0.25(5)
η
1/TNMR1 ∝ B−1
0.02 0.1 1 10
0.1
1
6
6
8
10
1 10
1.4 K
2.5 K
4.0 K
6.0 K
10 K
20 K
40 K
60 K
 = 0.6(1)
'' (
) (
ar
b.
 u
ni
ts
)
/kBT
120 K
ZnCu3(OH)6SO4
 = 0.25(5)
1/
T 
N
M
R
1
 (s
-1
)
B (T)
40 K
Critical
gcLow-T
Mid-T
g
 
T 
α 40K
40K g T
T T
χ′′
ω = 0.3meV ω = 1.5meV
ωL = 62 neV
ωL = 250 neV
  	 

     	 
	  	 	
  	

 	  	  	      ﬁ  	  	      
	
 	 	    	           
	  	 	 	 	  	    	 	 	  
 	   	  1.2K     !" #$%       
  	    	 	  	 	     	   
dI 	 dII  &  '(!)  !*% 	 	 	 	     	
ﬁ	      +, 		  χ′′(ω)  
   	  T < 10K ∼ J/20  !"$% 	    ω < 0.8meV ∼ J/20
 !( !"*%   	   	  
	 		   
 	   	   	    	 	  
 	      	   	  	       	 
  	 	          ﬁ	  +, 	
  -     	   	     
  	  	  	   . /*&	)% 	  	 	
,01  	  	    
	  	    	  
	 	       	 	 	    /$!
2    	 	  	  	     1  !#$% 
      	      !(%
   	  
	 	        	
	  	    ∼0.6J  ∼3J    J = 65K   	 	 	  
  3	  	   	  !"%   	  	
	   !4     3      T  J  - 
    	 	  3	  	 J  	 	 	   
	  	 	   	  ﬂ	 	       
   	    3	  	 	      	 
	
  	 	    +  	     	 
         	 	 	  ∼3J &. /') 
 
	  	 	     ∼3J  	 	  	 	   
	   ﬁ	   +   	   	     
 $4 6  
	 	 	  	     	 	 
   		    	   	  
6  
 	 3	    	  		 	      
   	 	   	 ﬀ   	    	
	 $4 	 	     	         	
3	 	    	     	    
    	 	  	   	 	   3	 
 J1 = −12K 	 	   	 3	   3	 
J2 = −4K 	 		 	  	 	  	  	   3	
 Jd = 15.6K 	   		   	 3	  !#( !##%
- 	 	  	    	    	 	 6  
	
 	 	  	   		 3	  	 	 
3  	 θCW = J1 + J2 + Jd/2  !##%
 	 	      	 	
   		 
 
 
	 		 

 θCW     	 

!/'
  	 
   	   	

    	 
	 
      
   	    

 	 J ∼ θCW = −8.2K  
	 ∼70% 
   	 	
 
 	 J1  	  ∼50% 
  
	 	  
	  	 
	 Jd  	 
 
	 	       	 
 
	 	 	
 	   

	      ∼3J 
 	  	   	 	
 	      

	

 	 	 	 
	  

 	 
   

	 
 

	 	  	  
  
  
	  	 
	    	


 ! 
	"#
  	 
	   	  $%%&'   
    
	     	 	 
	 J   
  	 
  	  


 	 
	  	  

 	 
	 
 	  
 	 J ∼ 65K $%('   ﬀ 	  	  		  	  
  
 * 	   	 	
 	 + 

	 
 ﬀ	
	 
	 
  
  
	 
  * 	    
 

	 	
 	 ,   -.
/		 
   
 
  	   
 	  	
	
 	   
   
 ∼40K  
   	   
	
,0 11. +         2#/ 	"    
	  
  

   
   
   	 	 
 ﬂ 	 ,0 14.  
  


   g"T      
 	
 	 	 0 11   	 	
	
	 		    g  
      	 
  	
  

 	 
	   	 
 
  !  	 	
 	
  	 
  * 	     gc    !
 
* 	    	
	 	 
 
	   
 
    

 	   	   
  
ﬀ 
  * 	    
   

 	 	
 	     
 	 

       	
* 	  
  	
 	       * 	   
	  	  
 
	  	 
	 
        	 	      

  
 	  
 * 	     
	
   $%(- %(5'
  	 
   	   	


 	
 	 
   
 
 	
 	     
  
  * 	  
	    	 	   * 	
	*  
 	 
 
	6    
	 
 5 
 15K
 	  
  
	 
 0.6K , 
	 1%7. $%('
   	
 		   
 	

+    	
    2#/ 	"    
	   1/TNMR1
  
  
ﬀ 
 ∼40K         * 	 

	 ,0 14.           829  	 
 	
  	
       ∼10J ∼ 10θCW 	 
 
  ﬀ	 	       	 	 	 	 θCW < J
 θCW ∼ 79K  J ∼ 65K 	 !"	 #   	   	
   	 T ∼ 300K 	 	   5J     ∼10J  
  	 $	%	 			  	
    		ﬁ 
"	
		   "	    	 !"	
%1(
  	 

  	 
	
	 1/TNMR1      ∼15K   
  ∼5K           !
   !    "   
ﬁ    "  	 
	$	 %    
&   βNMR       
         	 
	  
    ﬂ  1/TNMR1       
  (!   )!   ! 
	 *    ﬂ  1/TNMR1      
  +,-   (!     "   
  ∼10K 	 
	$        "
      	 	. 	 ,     !
 
	/	   0      +,-   
 "     	 
	.      
     (!  "    " 	
*         ! )  
  !    "   (!  
) ﬀ    	 2   "    
  +,-     	 
	3    
            " !
 	 
	$ 4           
   5 )!!)    !  
(! 	
6 ∼5K 		   "       
!   !  1/TNMR1     !
       !   
           "  
       	
  μ 	 


2          (!  
)  )   !ﬁ 7   
μ8-    9 : 8!, 9:8  7 2!
  72    8 , 8 8μ8   :
8 ; <=!3/$/ > :8; 85    ?,@ 
  ;8;8 +  , 8 8  2  <!
 - A 7  = % 0 %B CDB @
E 	 μ8-          
ﬁ          ﬁF  	 ; (!
       μ8-      
	 *        (! (<  %08%
    +,-  ;+8     
 ! (! (< %=8%     
  <%08%      +G
  7.5K 3  	
:           "!
            



  	 
   	   	

   		
 
 	
    
	 
   	
  	 
 
  	  
     
 	     ! 
 
	   
   
∼30%   
 	 
" #  
 
  $%
	 
" 
 P (t)     
# ﬁ
    ﬁ   $% 	 
"    
ﬁ  '
	  10K    
  
 (

 )  "
 ﬁ *(%+  
"  
	  

 (
 ﬀ
  *% - .+      

 (
   	 	   	 
"
   
 	     
 (
 *% - .+ !

"     
 ﬁ   ﬁ    ∼6mT
    
 	  	
   ﬁ   
   

 ﬁ      
 
  mT 
 '  ﬁ 
 

"    

 
  	
    
 ﬁ
     
  1 
 ∼2mT /0 01 	
 	 
 
    
 
      

 

	   
  
 
 
 ﬁ  


	 μ 23*4+ 	' 
	 *  5 + 5 !    '
   (
   

	  (
 
 
 *
+ 23  *24 +  
  
 

  	 	 μ+ 
	  	    
  
!   
 μ 23*4+ 	' 
	 '  
 
   	 
"      ﬁ   

	   	
 ﬁ  ﬁ 	 
" 
 	
  T = 10K  

   ﬁ   "
 ﬁ  6mT 	   

  
 (
 *% - .+ ! 	  μ 23*4+ 

" Pμ−OH(D)(t)   
 
   	     


 3  4   
  
 (


      

 	 
"  
  5   "
 ﬁ  
 
 3     
	
 S2 = 1/2  γH =
267.5 · 106 rad/Ts  
 4  
	
 S2 = 1  γD = 41.07 · 106 rad/Ts
60   
 ﬁ  ﬁ    	
 	   

 7 6     	
	  

	 
   5  
8  γD/γH = 0.154  1 '       

	     
 (
   
  
9 

   	 *  5 + 
! 	   
"    	  μ 23*4+ 
"
     	 	 '    
 
ﬂ   ﬂ 	  
 )9 *6 6-+   ﬁ 	
;
PH(t) = Pμ−OH(t)e−λLt
PD(t) = Pμ−OD(t)e−λLt
*- <+
 
 λL   ﬁ 	 
' 
   
  !

   	 ﬁ   	  
 λL      

  ﬁ      	    
  
 (

 
   % - . 
-.
 0 1 2 3 4 5 6 7 8
-0.2
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
0 1 2 3 4 5 6 7 8
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
10 K
 0 mT
 0.5 mT
 1 mT
 2 mT
 6 mT
 
Non-deuterated Zn-brochantite
P
 (t
)
t (Ps)
10 K
Deuterated Zn-brochantite
 0 mT
 0.5 mT
 1 mT
 2 mT
 6 mT
 486 mT
 
P
 (t
)
t (Ps)
μ
10K
μ
λL
r
+e0
r = 0.156 nm
0.152 nm
μ+
μ+
∼9× μ
  	 
   	   	

  	  

         	 
   
	
 
  
ﬀ 	 

 

  	 10  20%      	 	    	    
 
	  	
 	       
 	   
 
  	 
 
 
  	
    	        	! 	  
10% 	"
 
 

 

  	 	
	    
! 
 	

	 	
      	 	    
 	  	 	 #
  $% & 
 	
'	
       	    
   	
!  $(
 )*& 	  ﬁ   	  
   
  
      	
!     , ﬁ	!  ! 
   	  
   
 
  	 
ﬁ !  

	!  
! 
	 ! $%(& 		
   
  
  
  
 -.	
 	   	  
   
  
 	
	 #  $% &
, 	 	
 

	 ﬁ  6mT   	 	
 
  
  	 ﬁ     	! ! 	 
   !    ﬂ	.

 
     
  0 	
    
	! 	   	

ﬁ      mT $(
 )*& 1
   	
 
  μ  	
  
	
 


#	
   	 2	
	
!  
  	 

    

 . 	 ﬁ.    
 	 	
 	  	
 

.
	 ﬁ      	. 	     	 .
	
  	 -.	
 
 	! 
 	
 

	 ﬁ 
(
 )3$	& 4    	  	  -.	
  

  
	
 	  
     	 	
 	   	    
 	   	  

 
 
  ! 2γD/γH = 0.307 
  	  ! 53 4 	   
	 ﬁ  	
 

	 ﬁ  8mT 	  
 !    	 ﬁ 
$(
 )*&      

ﬁ	! 
	   	 	
     

ﬂ	
    	
  
 
 	  		    ! 	  
  . 
	 
62 $557& (
 )3$	&8
P (t) = e−(λLt)
β
μSR
L $)9&
 λL 
   	 

	.ﬁ  	 	
 	     
 
	   
   βμSRL   
 
ﬀ   1   	 
 

 
	 	
 	  	 
 	 4  	 βμSRL = 0.86(6)  

 ! 	 	 
 

  	 	
 	   
  	  	  		
(
 )3$	& 1
 

	.ﬁ  	 	
 	  -.	
 
  ﬁ  	!

	 
 	   	 
    150K  		   	 	 	"
		 	    
.	 
  15 	 5K 
  5K
	   0.6K 
 	       
 
 
	     	
	! ﬁ	!
	
 	  	 		 
  .	 
  0.6K (
 )3$&
   	
	 
	  	       
 
  
! 	 
 	 
.
	  
  "	   


!  	  " 	   (
 )3$&
1 7
*
0 2 4 6 8 10
0.4
0.6
0.8
1.0
0.00
0.02
0.04
0.06
0.08
0.10
0.0 0.1 0.2
0.4
0.8
0.3 K
21 mK
2 K
1 K
150 K
6 K
 
 
P
(t)
t (μs)
0.01 0.1 1 10 100
0.00
0.02
0.04
0.06
 
L (
μs
-1
)
T (K)
Lo
w
-T
 re
gi
on
M
id
-T
 re
gi
on
5 K 15 K0.6 K
k m
ol
 (c
m
3 /m
ol
 C
u)
(b)(a)
Cu4D  
 
8 mT 0 mT
Cu3D, 8 mT
1.6K 8mT
T = 21mK
T/J  1/3000
1.6K 7.5K
t = 0.062 s
B = 60mT
T = 0
T ≥ 0
μ
  	 
  ﬀ
   	 

         
  
   
  
 
       !
 "
  "   	 


        # $% & ## 	  
  '  
"
" %   &	   #ﬁ# 	  # #
' $)%  *  	 

      + #	 $, +
 #	 	 #
 	 " "
 !
   
 #

	& #  "
" 	    &   
    
  	

-  	  
   #   	 ﬁ 
  *
    &  #	 	 &
        " &

     
  *%     '
#% & 
   '     	  "
 !
   
 &	  "

"   $$% $.% $/.% $))% $)
0    ﬂ' #  	 #   ﬁ 
  *
   & &  	 
   #  	 #      & 5K  0.6K
2	 
  
  *  *#    	 ﬂ# 
 #
	    "#'   ﬂ#  + #	 	   	   
 ν ∼ kBJ/h ∼ 1THz% &	  kB  	 34
 #% h 	 5#! #
%  J = 65K 	    *#	  #  + #	% &	 	

 0 
   "#'  	  ﬁ  B = 8mT  νL = 1.1MHz  ν
  6" /./%  *     
 &  7
  #  

 #'  	 8    #   #% & & 	 	    	
ﬁ 
  *   λL ∝ Δ2/ν 6" ///% 
 	 	
#   λL #  	 #      #      	   # 
 	 &	  	    # ﬂ# 
# ﬁ #  Δ
9   &&   ﬂ#%   #   	   "#' ν $,
6   	  #   # 	     #  

 1/ν%       #  
 '  6" ///  
 #' '% &  *# 	 
    
  	: 	  	 

  ﬂ# # ﬁ # % '    
  *%  
	 
  "#'  ﬂ# ν # %  & &  	 
   # 
	 #     %    &    	 ﬂ# 
  &

 ν  νL 7 *#  	 #   	  ﬂ# 	   
&	    ' &  "#%      "
 # # % &	 
	 
  & 
 	 ν  νL   
  ﬂ# &
   '
  	 
  ﬀ
;    	     	 	  
  + #	% &	
 "
# #    		 
  %   "
"  
	 
  &
    %   & #ﬁ#' #  	   
#  + #	 7 
    
 '       
ﬁ &	#	 '#'   	& 	  ## 	' ﬁ  #  
#
  $<=% 	'   !'   
     # 	  !
 
 & 
  %  	 # #'   
   	 *#
$>
  	 

ﬂ ﬁ
   
  
 
  
 
  
  

 ﬁ
  


  ! "   
   # $%& 

 
 
  
ﬁ
  '  # 

  
  

 
    
  
  
 
(  (  
 )
   
 !* + ! ,(  


 
)
  
   
    ﬁ 

ﬀ

  
'

. ﬁ( 
   

 
 / 
0

    

'
   


  )
  
 ' ﬁ

 
0  
   ﬂ 11 

2)
  
 
 '  


( $%&  
 
 

   

   
   
 
  
( 
 

 ﬁ   
(  
 
 
( 
  
 


 
     
 ﬁ
  ' 
 

  


3   ( 
    ﬁ
  ' 
 

 
  



)
  
 . 
( 
)
 '  

 
0)
 
)

 
'
  
   
)
  
 

 
 

'    
 ﬀ
 μ& 
( 

 
'
 ) 
)
 )

ﬀ

   
 
0

 ' 1'

 
'
   




 
ﬁ( 
 
 

 ' ﬁ
  
0

  
 )
 
 


 0.6  5K(  
 
  
 

0 
  
 


 
 
 0.6K 
  
 
1'

 
'
  
(  
 
 
'
  
 

  
 
  
  )  (    

  
 
  4   
   1
 1  
 )
5' 
  
 

  
)
  
'
 ( 
 

  

ﬁ
  
0 
  
 )
 
  
 

 
 
 ' 
))  
(  
 
 0.6K( 


 


'
  
  6
 
 )
 
 


 '  
'
7


  
 

 8


 1 
 '

 



 ,  11  
  
    2&
 
  9 3  
'
7
   
 

 

: 5' 
 
  
(  
 
  Tc 

    
  

 

 
  *( ;<(  


 
 
 ' 
  11 
 ' 


  
 
) ' 
'
: +(  
 

   
0
 

 
  
 

  
 
  
  

)
 
 


 
   


 11 

' 
 + !=,(  
 )
 


 
  
 
' 


  
'
:
   	
   μ
" )

 

 1
 
 
'
  μ& 
0

 >( 
 
  )

ﬁ
 ,"+ 

(  
 ?

 @
 '
%
,?@  A "


 + ,A"+ 
  
  % 

μ  
 @ 

 5( 38>*9* B
 @5( C
(  
 

< 
B0 = 0.3T
0 1 2 3 4 5 6
0.0
0.2
0.4
0.6
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6
-0.8
-0.4
0.0
0.4
0.8
 μSR
T  = 1.07
 μSR
T  = 1.74
RFR
50 K
2 K
+  p
ol
ar
iz
at
io
n
 
t (μs)
 
LFR
B0 = 0.3T
βμSRT
βμSRT = 1.74 50K β
μSR
T = 1.07
2K
P (t) = P0 cos (2πνt− φ) e−(λTt)
β
μSR
T
φ ∼ π/2
P0 = 0.70
B0 ν
λT
B0 β
μSR
T
λT
λL
λT ∼20
λL λT
0.0
0.3
0.6
0.9
1.2
1.5
Low-T region
23
·
L, 
T (
μs
-1
)
 
15 K
5 K0.6 K
0.01 1 100
1.0
1.5
2.0
T (K)
  μ
S
R
T
 
 
 
0.0 0.1 0.2
40.67
40.69
40.71
bulk
mol  (cm
3/mol Cu)
5 K
 
 
 (M
H
z)
 
 
0.01 0.1 1 10 100
0.0
0.5
1.0
1.5
2.0
2.5
L
T
KμSR
 
-K
μS
R
 (
)
T (K)
λT
KμSR λL
βμSRT
ν
νL = 40.714MHz
βμSRT 40K 4K β
μSR
T
1.75 1.05
2
1
KμSR
ν
νL B0
ν 10−3
ν
χbulkmol → 0
T → ∞
ν → νL
νL = 40.714MHz
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4
0.0
0.5
1.0
1.5
2.0
2.5
0.0
0.3
0.6
0.9
1.2
70 5 1.5 0.5
A
k
NM
R
 =
 6
8 
m
T/
B
A
d
μSR
 = 3
6 m
T/ B
A
k
μS
R
 = 
44
 m
T/ B
KμSR
KNMR
-K
 (
)
bulk
mol   (cm
3/mol Cu)
T
 
T (
μs
-1
)
T (K)
KNMR
KμSR λT
0.5K KμSR λL
∼5K
∼5K
  	 

   	
     
  ∼5K   	  
  ∼5K
    !   	     	  		   


  	        "#     	     
$ 
  $	
   	    ∼5K     $
	
   % &' ()  	 * 	    	
 	      

       	  
    	    ∼5K#

	  +     , 	
  AkμSR = 36mT/μB    ' 
 ,	  	
  AdμSR = 44mT/μB ( -     
 
	       	
    .$	      
	ﬁ       
 ﬀ	   	      
 # 
 	     	      	 *
  βμSRT     
 
 
!    	      1 234# 	    
    
#
   	  "    $ 
   ﬀ    234 5 
    )    - *
 #   ﬀ	    
  ﬀ  
 	
 	     
6 
    	 

  .$	      1 234  μ748  $ 
ﬁ 	

   	   1 	#  $ 
 	
    	  
 
  μ74 (
+          $9 	
 	     # $
    
 	
   	  	        9
  
 
 !         g$	      
   
	#    :      '   
	 g$	  	
 
	 
     2.05,2.3 ;<    &74    :   $
   #  ="#  $9 	
 	   A    
  	 
  	  *
	  (
  	
  	  	  


!  5    KμSR  .$	       ∼0.6K#   
    $ 
    " >     #    $
ﬁ  *    λT      ∼1.5K#  2$   3$  
 
  ! 	       	 

     	 ﬁ     
         	    
    '    	 
    	
   χ  .$	     ?  
    
 	  λT     
	 
    ﬁ
   λT ∝ K ∝ χ )< @#    	 	     

   
        	 ﬁ          # 

 
  λT#  	#     ﬁ       # 

    K# 
  !           λT ∝ K ∝ χ (#   
.$	    
!        $ﬁ  *  λT  ∼1.5K  
	       '  	   	 	   $
	 #         	   
  .$	     
 
    ( !  
   		     ﬀ	 
  	 +  
   	   .$	    θdCW ∼ 1.2K
  !     '  	   	 	   	 
	      6      	   .$	     
;
  	 
  ﬀ
  	
     
 ﬁ  


   

ﬁ  
    
         
   
  70K  


     

   
   
  	 J = 65K 	
 !         
  "
 
  

 #      
    $
    

  !   "
      
   
  % &'  ( )*+, (),
# 
 	   - 	 KμSR  ∼0.6K   
          .       !
  	 "
      0.5K   


	 !   
 *  + (/,.
     	
χμSRmol = 0.4 cm
3/mol Cu 	
 

  ∼0.6K  
  ﬁ 	 0.3T
0
      
1 1    
ﬁ 	 23.3 cm3/mol Cu 	
 	 
 0      
  
 	 0   	  0.017μB        "

    

 
  ∼0.6K (), # 
 
    ﬁ  
  	
   	  	   
	 ∼1μB 
 0  	  	   !  
  

  	


  	  $$    
 

 	 ! 
 "
  # 
    	 0       

    
   	   629% 	 0    
"
  	  
  

# 	    "
  
    
 
    
     # 
   
  
 $	
 	   !   	   
  
  
  
   &

   

  
  

 	  $    	    
       


  
  
 	  ﬁ   

* 
      

+      
 ﬁ
	 8mT * 3+       
      	 

        
       	
  
  4 
   
      	  
    $$  	 "

  5        
  

   
	
1 
 	
1     	 	    
  
 
    	  	  
      

     
 
   
 
   "

  #  
      	  
   
 $$  	 !  (), &

  



 	 ﬁ  
 
 ( 6,    

 	 0     !     - 	 (7 ,  


 
  
  

     
    	 
      
    
 

 
       

ﬁ
   

  !  
  "!  " 	    ##      $!


 
 	  % 

   &
&   

"  
" 0.6K   "
88
  	 

   	
	   
	 		        
	 !dI" 	    	 
    #

	 #
 $
	 	 %	 $	 
 
	   	  &  	 	

    #

	 #
 $ 	 	    

  	
 
  ﬀ
% 	 	 
  '   	  #

	 #
 $
	 	  & ' 	
	    
  	  	
'  ' 
  
   	
	    
  
  
    	  ($ ﬀ     ! 
"  
#

 	  #
 !   * 	
" +     ( ﬀ
   
   
      			 ,- .  		
' 
  /    
     	  		  
#
	 	 !	    	 	   #

 	  #
"  
 
 
      	     	 	 	   
	 0	
    0 	 	 '    1 %	 	 	 	
	 
    
       
#
	 	  	 
   1 ,- %  	   ($ ﬀ ' '

      #

 	  #
 '	       
	
      #

	 #
 		 '  	   
	  0	  ,2, 
 	   
	 ﬁ   
-4 #

 	  #
  
 
 '$ +
.  		 '  
 5
      #
	   

   #

	 #
 ( ﬀ   	  ,2,  0 
	 /  ﬁ	 
  	 ' 	 	  	  
 	
	      	  1 6 	
    	 
	   
   0 #

 	  #
 ( 	 
 

	  	 ' 	    ( ﬀ  
 	  0 
5 ' 	 / ,72,1 % '  	 	  
	 


      	 	   	 #

	 #

( 	
8 ﬁ	   ( 	   	  #
	 	  	
  9
28		 
     	
	    
	  
(  
 TK '  	  8		  
 	   	
 	  (  
  1 %	 	  '    	  
(  
    	  & 	 TK ∼ θdCW ∼ 1.2K *
   	
	    
	 '  (  
   
	 ' ﬀ #

 	  #
	 		     $
  		   	 % 	 ﬁ   	
	  	 T → 0
	  &   ' 
 
 ( 	   
 	
		 '   		 	 :	
  !	  " #

 	  #

 ,+ 
 	   	
	  0      		 4
U(1) #

 	  #
     	
  		    
	 	     Z2 #

 	  #
	  %	 
	 	 		
    	
    

 	   	    

 
   
 

	 
    
 

 
  
	     ∼1
-66
  	 
  ﬀ
   	

	
   
  
 
	
 
	
 
  
  
    	
	

 

 

 
  

  ﬀ

 	    

 
	
  ! " # 
$
% 
 
ﬀ
$
  

& 
&  
  ﬁ	

 
	

  	
 
  
  

   $
& 	
 
	   
 	
%  
  
 	
ﬁ
 
$
  (% )*% ) " +
 
 
	  	 

&   $
  
,

 
	

     

ﬁ
 
	 

&% 
 
	 
 )*" +
 	

,
 	
  
	-  $ & 

 
  



  .- 
 /
   	
ﬁ
 
   & 	
 
 

 
 012  
  
 


  
 ﬂ 	

 
 
 

  

 
 010  (4" # 
$
% 
 


 
ﬀ
 
 
,

  
 
 $
 
    	 
  

  
  
     	
  

 
 


   
 	
% 
   & 
	-
 

  (4" 5

  
   
ﬀ
   
 $
& 	  
  
ﬀ

 

 	
   
 	
 6
 ﬁ	   
  

&

  
	

 
  
 

 
&  
%  


   
$
  
 &  
ﬀ
  	
  7"
   	

 
5 
   
    
  
,
	
8   
 $

$  

  
   
 ﬁ	 
  



8 
 


    
,
	
 	 & 	
%
&    
     
 	
 

   9  
  



	
 

   	
 6
 
   $ 
,
	
  
   

   ( !   	   &
 
 &
  
	

 
	
  
  
ﬀ
  7%  7*"
5
  

 
  
  -
 	&   
  


 
&  
 

% 
 
 
ﬀ
$
 

 
&  
%  


	 
$
 
  
    
 

  
 
 



 

	    7*"    
     	

      

 
  ( !   ﬁ
 ﬁ
  

  

	
 
 

 
 

	  
  
% 
 
 
 


    

  
	

 +
 
 

  
 
ﬀ
$



 
&  
  
 
	 
$
%   
  
 	
  
   

ω/TK = 0   ( !% & 


  7*"
5 
   
 
	
  ﬁ
  $

ﬁ

μ:; 
,
	
  $
&  % 
% 
	

  
 <  5
	


& <5 	
  
 :  9 :
 :μ:  
 = :


% >#4202 ?
 =:% : -
%  
 	
 


 

	
 
  
$ 
,
	
%    
 	
 


 

 
 (02 5 	
  
 
  
 
ﬀ
   

	
 ﬁ
     
	


<
  ﬁ   
 
   ﬁ
 
   1.5T
 
 
	

  110mK  ( 4%  
	

   

  
  

	

 
 
  
 	 
, 
  ( 2 +
  ﬁ 

2* 
  	 

0 6−6
ω/TK
0
0.1
0.2
0.3
A
(ω
,
T,
H
)
H/TK=0.00
H/TK=0.14
H/TK=0.28
H/TK=0.56
H/TK=1.12
H/TK=2.24
H/TK=4.48
T/TK=0 T/TK=0.36
0−6 6
ω/TK
  	
         ﬀ
            
      ﬁ H     TK  
   ﬀ   ﬁ    T = 0  !  
T = 0.36TK  ! "	#$% &  & "	#$%
'  (   )*   +,  
! 
   * βμSRL = 0.86(6)  ' -      
ﬁ BK ∼ 0.4T  . )ﬁ *   . '  
  1/λL ∝ Bp  p = 0.20(1)  '.   ﬁ  .
)ﬁ *  '     ﬀ. p = 2.5(4)
"	/% 0    ﬂ   *   *   '
   ,   ﬀ.        .  
     "2 	#	%          
λL ∝ DOS2         . *  1/λL '.
BK       *  λL     
  ﬀ.            
        BK   
ﬁ            	
!
      )ﬁ p = 2.5(4) )   
. )ﬁ *       )))
 *   )ﬂ  . ' +,  //
!  p = 2  '
  *   ﬁ  "+,  //3!% .  4(
    "+,  //5!%  ' p = 0.20(1) )
 ﬁ) .    *   )
   6     ' BK      )
.     * )    
      	
 ﬁ	  
   6mT   	 	 ﬁ	 
 	
 
 	   ﬂ
 	 ﬁ	
3$3
0.01 0.1 1
10
100
1000
0 2 4 6 8
0.6
0.8
1.0
110 mK
BK
B (T) 
p = 2.5(4) 
1/
L (
μs
)
p = 0.20(1)
1.5 T
0.6T
0.3 T
8 mT
+  p
ol
ar
iz
at
io
n
t (μs)
μ 110mK
BK
1/λL p
1/λL
S(q = 0, ω) ∝ ω−p ∝ ω−0.2 ω
〈B(t) ·B(0)〉 ∝ t−(1−p) ∝ t−0.8 p = 0.2
BK
p = 0
0.6K
BK
21mK
BK
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7
0.2
0.3
0.4
0.5
0.6
0.7
0.8
0.9
0.1 1
0.8
1.0
1.2
1.4
10
100
1000
0.01 0.1 1
T (K) 
 
B
K
 (T
)
BK
-K
μS
R
 (
)
 
B (T)
21 mK
p 
= 
2.
9(
5)
p = 0.20(2)
21 mK BK
 
  
1/
L (
μs
)
B (T)
BK
BK TK = 1.1(2)K
21mK
p
KμSR 21mK
BK
BK
BK
BK(T ) = BK(0) +
kBT
gμB
g = 2.2
g
BK(0) = 0.35(5)T
TK = 2(gμBBK(0)/kB) = 1.1(2)K
TK ∼ θdCW ∼ 1.2K
  	 
  ﬀ
  	
 	  	 
     ﬀ  
	
	  ﬁ
 
 	 	 

  	  ﬀ    	 
    
	   
   


  
   !    	 

  	 "



  
  ﬀ BK(0)  	 # 

 
  ∼0.6K! 
	
 	 	 	   
  	
   
	! 	   	   
  		      

 
    !
 
   	 
 
 $ 	 

     

 
 "
	

 ﬁ 	
 
 

 	 %"
 
&
 '(! )*!  	 
  ﬁ 		  
  	 

ﬁ


 ﬁ 
 '(! )*!   ﬁ
 	 	 ﬂ  	 

	
 ﬀ     
	  	   	   
  p = 0.2 
 p = 0  
 ﬁ  ,

- ./0 !   
  ﬁ
  	 
 
 	 	  
	 	  	ﬁ
	 
 	 	  	 
	
 

	 	
	

	 
 
  	  	
$ 
 

 	 	 
" 	  	     
 ﬁ
 	  ﬀ  	 

 

  
	   
 !  	    
  	  
  	 

  	 1
2#
  	 	 

  ﬀ 3! 	 #


  
!  ﬁ! 
 	 	
  	  
  	 

 
! 	
        	  , 

	     !    	 	 
 	 ﬁ 


    	 ﬁ 

 
    	 

 # 
	 
 

 	  # 

  
    ﬀ  
   
  !     

   

	 $ 	 

    
  4
 
!   
    
    ﬀ

   
	4 	      ,
 	 # 

  

  	 "


  

 ﬀ BK(0) 	  
  
  

!   	


 

5  	 

  	 

 BK(0)  	 #


  	 

 
  
 ,!  
   		" 

 
 	  , 	 	 	
  
	 
 	


 
  5  15K! 	 

 
  0.6 
5K!  	 

 
  0.6K 3!   	  

	  
   
  
 	  
 	 


 
  15K!  
  	 		

 
(67
  	 

   	
  	    
 	  
TK = 1.1(2)K            
 	         	 	 	   	
         	   	 
     	   ﬁ  	 	 	

    	 "#$    	  ﬀ 
 $
 
  	   θdCW ∼ TK     ﬁ  
	 	  & '() *(+,     *(-,
 	    	        	 
         	   
 	  
    	  0.6  5K .  	 
    	       
   	 	     	 
   	  0.6K /	  
  	   
 
 TK  	      TK     
ﬀ      0           
 	         *(1, /	  
  
   	        	   
    	      
0.6K & '() *(+,
        
 	        	  0  6#9% *(-, 	 
     	   
    	  	   
  	     	  	 
    	       0   	   
        
   	   
/  ﬁ 2     	        	
      	      
    	 $ 	 	 
      	 ﬀ 

 	   &   	     
     	   $		 	       
    	       	 &    	
    	
3 	 0ﬂ2 
 ﬁ 0 *5 6(', 	 	  	
  *-7,      	        
         *(1),   	
   & '(- *(16,  8
1,2(k) = −t
(
−1±
√
1 + 8 cos
kx
2
cos
ky
2
cos
(
kx − ky
2
))
3(k) = 2t = const.
'-
	 kx  ky       	   t 	
	  *5 6(', /	    	     ﬂ 
    ﬂ	
      ﬀ      
 	     
)79
  	 
  ﬀ
    3(k) = 2t = const. 	
     	
  1,2(k)   
  

 	
    	ﬁ  	  	    	
	 

  
 
  	
 		 	
ﬁ  
   	

	
  
	
  

   	 
	  

 
     	
   ! "#	$ 
  ﬀ 	 
	 


    	  	     
   
   

  &
  ﬀ   
  	   

 	   	
		 
	 
     t > 0  ! "#  '('$ )  	
 	 
	  
 		 	 	
 * 
	    	
	   
        	
    	ﬁ
 
  '('
+  ﬁ
  	   
  	 	
  
   		  
 
  '('$,
DOS (ω/t) = 1 · δ(ω/t− 2) +
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√
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√
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√
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√
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√
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√
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2
√
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2
√
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4
√
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√
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√
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√
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√
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√
37 1 + 12/
√
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√
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√
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√
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√
73 1 + 8/
√
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11 · Ω(k) 11 · pˆ(k)xx 11 · pˆ(k)zz (33/2) · 〈pˆ(k)〉powd
0 16/31 284627179/48952813 335159115/97905626√
37−√31 1− 3/√1147 1− 3/√1147
7−√37 1− 15/(7√37) 1− 15/(7√37)√
67− 7 1− 5/√67 1− 5/√67√
91−√67 1− 9√7/871 1− 9√7/871
11−√91 1− 9/√91 1− 9/√91
2
√
31 15/31 60/31 45/31√
37 +
√
31 1 + 3/
√
1147 1 + 3/
√
1147
2
√
37 56/37 28/37
7 +
√
37 1 + 15/(7
√
37) 1 + 15/(7
√
37)
14 48/49 24/49√
67 + 7 1 + 5/
√
67 1 + 5/
√
67
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√
67 36/67 18/67√
91 +
√
67 1 + 9
√
7/871 1 + 9
√
7/871
2
√
91 20/91 10/91
11 +
√
91 1 + 9/
√
91 1 + 9/
√
91
  	

'" " %(  ) #   *  " (%*  #
%     S2 = 5  #     ) 
ﬃ %( ( +  # #    # 
%, "ﬁ #)   # ( ) #  S2   #
  %, #       
!-
S2 = 1/2 1
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
x
x
(t)=
P
y
y
(t)
S2 = 1/2 1
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
z
z
(t)
S2 = 1/2 1
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
 po
w
d(t)
(a)
(c)
(e)
S2 = 1/2 1
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
(P xx(
)=
P y
y
())·
4(S 2+
1/2)
S2 = 1/2 1
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P z
z
()·4
(S 2+
1/2)
S2 = 1/2 1
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P
 po
w
d()·
6(S 2+
1/2)
(b)
(d)
(f)
S2 = 1/2
S2 = 1
Ω = 0
Ω
S2 = 3/2 2
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
x
x
(t)=
P
y
y
(t)
S2 = 3/2 2
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
z
z
(t)
S2 = 3/2 2
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
 po
w
d(t)
(a)
(c)
(e)
S2 = 3/2 2
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
(P xx(
)=
P y
y
())·
4(S 2+
1/2)
S2 = 3/2 2
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P z
z
()·4
(S 2+
1/2)
S2 = 3/2 2
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P
 po
w
d()·
6(S 2+
1/2)
(b)
(d)
(f)
S2 = 3/2
S2 = 2
S2 = 3/2 0
5 3 15 13 25 23
-1.5
-5.3
5.5
5.3
1.5
 = (S2+1/2)·5t
P
x
x
(t)=
P
y
y
(t)
S2 = 3/2 0
5 3 15 13 25 23
-1.5
-5.3
5.5
5.3
1.5
 = (S2+1/2)·5t
P
z
z
(t)
S2 = 3/2 0
5 3 15 13 25 23
-1.5
-5.3
5.5
5.3
1.5
 = (S2+1/2)·5t
P
 po
w
d(t)
(a)
(c)
(e)
S2 = 3/2 1
-2 -0 . 0 2. 5.
. 53
05.
053
25.
 = /(. ·(S2+0/2))
(P xx(
)=
P y
y
())·
4(S 2+
0/2)
S2 = 3/2 1
-2 -0 . 0 2. 5.
. 53
05.
053
25.
 = /(. ·(S2+0/2))
P z
z
()·4
(S 2+
0/2)
S2 = 3/2 1
-2 -0 . 0 2. 5.
. 53
05.
053
25.
 = /(. ·(S2+0/2))
P
 po
w
d()·
6(S 2+
0/2)
(b)
(d)
(f)
S2 = 5/2
S2 = 3
S2 = 7/2 4
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
x
x
(t)=
P
y
y
(t)
S2 = 7/2 4
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
z
z
(t)
S2 = 7/2 4
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
 po
w
d(t)
(a)
(c)
(e)
S2 = 7/2 4
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
(P xx(
)=
P y
y
())·
4(S 2+
1/2)
S2 = 7/2 4
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P z
z
()·4
(S 2+
1/2)
S2 = 7/2 4
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P
 po
w
d()·
6(S 2+
1/2)
(b)
(d)
(f)
S2 = 7/2
S2 = 4
S2 = 9/2 5
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
x
x
(t)=
P
y
y
(t)
S2 = 9/2 5
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
z
z
(t)
S2 = 9/2 5
0 5 10 15 20 25
-1.0
-0.5
0.0
0.5
1.0
 = (S2+1/2)·0t
P
 po
w
d(t)
(a)
(c)
(e)
S2 = 9/2 5
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
(P xx(
)=
P y
y
())·
4(S 2+
1/2)
S2 = 9/2 5
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P z
z
()·4
(S 2+
1/2)
S2 = 9/2 5
-2 -1 0 1 20.0
0.5
1.0
1.5
2.0
 = /(0·(S2+1/2))
P
 po
w
d()·
6(S 2+
1/2)
(b)
(d)
(f)
S2 = 9/2
S2 = 5
 	 
  	

 	 
    	  	 
   	
   
  
 	 	  
    
 	
 	 	  		 	  	
 	
	 		  
   
 		    
	
   	 	
		 		    !	
 
 "	 	  	 
 
 	 	  #	
 	$ 		
  		 	

  
 		 % !	
 
  		 ﬂ
	
	 	   	 		 		 	 	 				 	 T = 0
	 	  	 	 		   		
	 	

 		    	" 	 	 		 #'	 ()$ * 
 
 	  
 	  		 	 ﬁ	

	  
    	 		 	  	
	 	
	   
  	 	 		    	
, 
  			 		  	
  	 	  
    	 ' 	 		  
	 
 		 	   	 

  

  	  
 
 !		 		 	 	 	
	 	 		 		 	 	
 	 1/2 #  	$ 
   	 
 #
    	 	$ ,
		
 	 		 		
    !			 			
		
	 #  	  ' % 	 $ 		
		 		
  	- SU(2) U(1) 	 Z2    
	
  		
	 	  			 				 	 #.		 !		 %
 !	
	 /	 $ 012 ,  	    	 	 
    	
 		 	
  		 		 	
		 		
	  
		  	 	  	 	 		

 
	 	  
 3 4
	 	  	
 	 		 
 	  
	 	 	    	 
 	 	 	 	 			 	  		  512
0)6
(a) (b) (c)
120
1/2
1/2
J ∼ 180(10)K
∼1%
  	

J
  	 
       
      ﬁ! "  
 1/2      #	   
  "  $ %&'
 (  !  # #    %&)'(
 #   # # # *+  
  , #   # 5  8% #  +- !
+ %&)( &&).&&/'
0+ ( #  ( #   #     
  +  %//'(  !  #     
%&1( 21( '(    # # # #  #
(      !+  !ﬁ ( 
 +    $  #
 #         +
 #  #  !  ! -+- #
    3 # #   
   #   (   # #
+# # #    # 4#-5  -  %&1'(
    +      +
  ( # -  #  
     + #   #   %2( //'
6+  #( #  #  +  
  7  + 1.2K %2'(  +  +  
# #    !    # + %&1' "
    #      ! 43 $5
 #   + ( #  +
 + #  #( #  dI  #  dII ( 
 !+  7  θdICW = 5.2K  θ
dII
CW ≈ 0
4  85 %&)'(      #(   # #
9( #  # #  dI     
 (   -  3 $ !   
/
 	 
  	 
5 10 15 20
0
10
20
30
40
50
60
4 12 20
0.0
0.2
0.4
  
m
ol
 (m
m
3 /m
ol
 C
u)
dI
dII
 
  -1.6

 dI
CW= 5.2 K
T (K)

 dII
CW = 0
 T (K)
B||c
B⊥c
 
I N
 /I
B
  	  
   dI     dII  
 
      !    " 
 ﬁ 
      $
%&  
& 
 θdICW  θ
dII
CW    dI  dII  ' 
 ﬁ    (  )  
*     !        
  
 
           ! +,-.
      
   dII   /
     dI           !
    0  dI *  $

     
1/2  
  1     2   
            dI
  *   
    //
 2       1/
 +,3.  
       
4      dII    /
          
 *
   "      dII )  /
        
 
      )  +,- ,5,.
2     $
      /
   1    *      /

   ) 6  
    +,,7.  
8%9    $
    1  
 (
 
           /
   1/2   
     
  
 dII    :;    dI   
     +,-.
"         
<7
  	

7 8 9
-0.3
-0.2
-0.1
0.0
0.1
0.2
0.3
7 8 9
-0.3
-0.2
-0.1
0.0
0.1
0.2
0.3
B
N
B
(a)
B||c
 
E
S
R
 s
ig
na
l (
po
lju
bn
e 
en
ot
e)
B (T)
5 K
10 K
20 K
30 K
50 K
100 K
275 K
N1
N2
N3
B
(b)
B⊥c
275 K
100 K
50 K
30 K
20 K
10 K
E
S
R
 s
ig
na
l (
po
lju
bn
e 
en
ot
e)
B (T)
5 K
  
   	

   
 

  
 
 

 
      
 
   
  


  
  
 
 ﬁ  
 
 !
 
"
 
  
  
  

 # 
 B  
 

 

 
 N    

 N1 N2 N3    


 $%  
   
     

 
 
&
  dII 
    

 

  
 
 ﬂ(
 

 
&

 
 
(  


 
&
 
&(    

 T  J  

 


 

    
      


 
  # 

 $      
&
 
dI  )
*+
 
 
     


     
&
  
  )    , 
 
  
  
  


   
&
  dII 
  

  


   	
	 	

$
 
  
  
&
  
    

#
 ( 
 
 
 

    


 
  
 
%  

  
(  

- 
 
&

  dI   
 

 

   "
%
 

 &
 |Δθ0| = 83   
   % 


  

. 
 
 

 
 . 
  
  #
 

  
 
 & 

  
   90  /012 3
  "


    
  
&
  dII  
 
 


 
  
   

 
     

 
 
  
&
 ( 
 
  120    04 /012 , "

  

 
  
 
 
 
 
 #
 



 
 
%
 
 

	 
   
   
 

 5
6 
 
%  
"

   
 
 

  
 
 "
 
 
 
 
 
 7%
  #

 

   %
89
 	 
  	 
  	
 	
  
 	  	 
  
        
  ! "#$%!  		&  
 
' ( 	  &
 '  %  	
 ) '*
'  &	!    		 '* & "#+%, -
 )    .  &	    	    

 */ /   "0+%! 	 & '	 
 &
/! 
    	   g'  /	   & 
 ', 1 	 23  	//  	* &	  
ΔgdIab = 0.02  Δg
dII
ab = 0.003(1) "0%,
0 45 90 135 180 225 270 315 360
2.05
2.10
2.15
2.20
2.25
2.30
2.35
B
N1N2N3
B⊥c
5 K
  (°)
g 
fa
kt
or
  	
   g      
    g    !"  
     #"$       g 
  Nj"       %# g
    #      
 & '  (  )    #  
g    N2    N1  N3 *    
  φ = 30    #(        +,-
.     &   )  &
% ) $    $      $
      #  &   
 &$      & +,- /  ( 
   & &  # ( &  0 )
 $          # &
    # ( &  /   &  &
  #  &   # 
 #$    #$     )
   '    &     
(  )  # $  & ) #
#   & $ dI  dII +,- 1#  
    &    
2        ) $     #
34	
  	

  		
 	 		 
   

		 	
  	  		 	  	 	   
		 	
	 			  	 		 	  		  
 	       	  	   	 	   	
	
   	 	  		     !" #  
 	
	  
		   	 	 	   	 	 
	 		  		 	   
   	 		
	 	  		  	 	
    	 
	  

		   	  
	 	 	 
  	

  	
 
#  
 

 
	   			  	  	
$	 $%
 &'() *' +," -    	 	  
		
   
  	 %
   . 	 		 .  	
  	 $  		  	   &6/9%)  	
0	  
 1	  	 	  $	   
		     	 $ 		   $	  
  	    		  	     %
 	 $ 	
     	   !2           
  	 *'  +,"   (	  	 		
$	    &J = 65K)  	 		
    
 
 	  		 		  	ﬁ  	 
 
			     	 		 
   $	

	ﬁ  	  
  
		  

  	 &*	 4++) +," - 	
  	 		 	
 
	   	    5	   	 - 	 	 	  
	 &6 ) 	
   $	   	     	
  	    	 	 	  	  	 
	 		 		 	 		  5	   	 $		       $	

 	        
	 	   	

 
  0.6K    
 
  5K 	 15K 
	 	         	   			 
& )      0.6K 	 5K
  

 
 
 
 

 

7   	  	  	      $	
 	
	   	   	  		 		 +," 8  
 
	 	 	   	 	 	 	 	 	
&μ*) 	  	  &86)  
   $	
 	 		    	 	  5	   	 &	
  	)     
 	    	 		 

 &	
 )    	 
 21mK  

	    
 
 &*	 4+!) +9" 	  
!,+
 	 
  	 
  	 
  
     
  !"  #  100mT 
$ $  %  #
 # # # 
   &  '
# #  (  #$ ( 
 J = 65K % ) % 
 %$ $  *( +,- .#
%(#     %$  #$ $ $# 
 *( +,- 
 % /0# # 
$ %$ $  # 0#
 %(# ) 1.2K 1 # %2 %  
  % $   # 
% %
)   0.5K 
 .#   
# 
 $  # ﬁ$    %   ﬁ$
  %2 ## (#  )  
 $ .%
) %#  $  $ 
 4T 
 % $ 
 %T     
  ﬁ$     5%   ) 2
% 
 # .  *( +,-
#  $  # #    #  
#   2 % 
 # %  
 5% %%  #  $  2 2
   #
6  	  $ $ #  
!6   
   # /) 65*  %
$# # $ # $ # 
% ∼40K  200K 
  7 +8- 1  %    #
) # $ $ .% 2%  %    %
##    # # ( % #  # $
$
  	 
	 	 	 
 
  $ # μ *    # %  9%#
# # :" #  $ 
  ; +<- 1 #   #
%  #  $ ) % % % +; =7/=8- #%
 2  # %#  %#   #
#  :" #  $ .#    # $
:,:
0 2 4 6 8 10
0.4
0.6
0.8
1.0
0.00
0.02
0.04
0.06
0.08
0.10
0.0 0.1 0.2
0.4
0.8
0.3 K
21 mK
2 K
1 K
150 K
6 K
 
 
P
(t)
t (μs)
0.01 0.1 1 10 100
0.00
0.02
0.04
0.06
 
L (
μs
-1
)
T (K)
N
iz
ko
-T
 o
bm
o
je
S
re
dn
je
-T
 o
bm
o
je
5 K 15 K0.6 K
k m
ol
 (c
m
3 /m
ol
 C
u)
(b)(a)
Cu4D  
 
8 mT 0 mT
Cu3D, 8 mT
7.5K
1.6K
8mT
λL
μ
0.02 0.1 1 10
0.1
1
6
6
8
10
1 10
1.4 K
2.5 K
4.0 K
6.0 K
10 K
20 K
40 K
60 K
 = 0.6(1)
'' (
) (
ar
b.
 u
ni
ts
)
/kBT
120 K
ZnCu3(OH)6SO4
 = 0.25(5)
1/
T 
N
M
R
1
 (s
-1
)
B (T)
40 K
Kriti no
gcNizko-T
Sred.-T
g
 
T 
α 40K
40K g T
g = gc
g
TK = 1.1(2)K TK = 1.25(5)K
dI
V
is
ok
o-
T 
ob
m
o
je
S
re
dn
je
-T
 o
bm
o
je
Nizko-T obmo je
 
15 K5 K0.6 K
0.01 0.1 1 10 100
0.00
0.05
0.10
0.15
0.20
0.25
 KμSR
 Kondo teorija
 
-K
μS
R
 (
)
T (K)
KμSR
5K 15K
TK = 1.25(5)K
0.6K
 	 
  	 
   	
    	     
  
      
    
   
  	     
    
 !     
      " !   
	      	  !  
 #	 	  	     
  
 $%&'   
  
 

  	
   
( 
  )*+    	   	 

  	    
 
   #  	     
  B  
 
 	 Tc ∝∼ B ( ,%- $%.' /#    
 	 
         
 
   
  # Δ   !	  2Δ/Tc = 3.9(1)
   	  2Δ/Tc = 3.53    01( 	
    	     	  	 
1    
   
   #
 	        	  
    2 	3
)   
       

     
  	 
   
 
    45    	 
	 $67869'  
  	        

     +    

  #  
    	
        #    
  :    	 	     

#       ;* ($<dmit '   
#      $6='  	    
     
    	  

 $%.'
( # !	  #      
 	
 !   ﬁ  6?   

      	@   
  
#  #  " !   $%- %&' 
         	  	 
  
   # $%.' 	  

! $%&'  
      6?   

$%-' <
	        	  
 6?   
 $=9'       

   	
6A&
0 2 4 6 8 10
0
10
20
30
0 2 4 6 8 10
0.0
0.5
1.0
1.5
2.0
kvantna spinska teko ina
 Tc
Δ)/1.95
 aB + bB3
 BK
T 
(K
)
B (T)
spinonska
kovina
B (T)
f (
%
)
Δ Tc B
Tc = aB + bB
3
2Δ/Tc = 3.9(1) BK
μ
1/2 S2
μ 1/2
S2 = 1/2 S2 = 1
μ
S2
S2 = 1/2
S2 = 1
μ
0 1 2 3 4 5 6 7 8
-0.2
0.0
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
0 1 2 3 4 5 6 7 8
0.2
0.4
0.6
0.8
1.0
10 K
0 mT
0.5 mT
1 mT
2 mT
6 mT
1HGHYWHULUDQ Zn-brochantite
P
 (t
)
t (Ps)
10 K
'HYWHULUDQ Zn -brochantite
0 mT
0.5 mT
1 mT
2 mT
6 mT
486 mT
P
 (t
)
t (Ps)
μ
μ
1/2
S2
S2 → ∞ 1/2
S2
1/2
  	
	 	
   	

 
 
   	  

  	
	
 	


 
 	     
  

 
	
	 
 
	 
	
	 
	   
 
   
	
 	 	

  
 

 
 	
  	 	 
	    	   
	

	 
 
	 	
	   	        

   

		 !
 "	  	  
	 	    	    

	 	 
	
	 
 
	 	
 
	  	
   	 	

 

 
	 
 
	 ﬂ	  	
 
 
  
0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8
E (meV)
10-1
100
101
102
103
104
105
106
'' +
 o
ffs
et
 (a
rb
. u
ni
ts
)
Poisson-model (PinS)
0.6 0.8 1 1.2 1.4 1.6 1.8
E (meV)
10-1
100
101
102
103
104
105
106
'' +
 o
ffs
et
 (a
rb
. u
ni
ts
)
Standard background subtraction (EC)
120 K
60 K
39 K
20 K
10 K
1.4 K
4 K
2.5 K
6 K
	 $%&' (  		 	
	 
  ) 	
 
 * +	
 ,	
- 	
	
 		 +- 
 
  	  	
	 		  (

 +	
 (
 ! 	 
  	
  	 (
. 
- 
	

	  	 
	
	 	
	 
 
 
	 /
 	
 0%12 3 
  	
 		

 	     	 
   	 4	
  

	
  	 	 
	   

 
 
	
 
  	
  

  	 	
	 		
5 
	  	 
	 	    
	 /
 	
  	 	


  
 /
 	
	     	 	 
   6
   

 	
	 		 	    
	    
 

 
	  
	
   	 		 	
	 
  	
	 		 	 
 

  	   	 3 
	   
 	 	  
  	 
   	
 
	 
		  	 +	 $%&- 0%12
( 	      	
 
  	  	 	 	  		

  		  
 	  
	  
	   
	    
	 	



 
       	
 
  
  
 
    
	
	 	
	 !	 
	  
 
	 
	 
	
 	


 
 	  		  	
  
	 	
	  	
	  	

  
 7
	     		   	  	 
	
 	

8&$
 	 
  	 
   	 
 
 	
	 
	   
	  		 
		 
	
     
		      	 
 	 	     
 	  
 

 
	    
		  	  
 		  
	  
 	   	
	 		


	   
  12  	  		 

    
	        
	 	 
	 	
 	 		
   
    
   	
   	  	  	 
!"#
